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摘要：柔性压力传感器是智能机器人和生物医疗等典型应用领域中的关键部件。针对 10～50 kPa中等压力下对柔性压力传感
器的高灵敏度、良好压力分辨率和快速响应需求，提出在PDMS基底上直写喷印石墨烯纳米片(GNPs)/多壁碳纳米管(MWCNT)
构建 S型折线图案化敏感单元，结合封装层微结构阵列，制备中压高灵敏度、低检测限的柔性压力传感器。试验结果表明，
在压力为 0～15 kPa和 15～40 kPa的条件下，该传感器灵敏度分别为 0.114 kPa–1和 1.41 kPa–1，响应/恢复速度快(约 100 ms/50 
ms)。同时，其也可检测低至约 3 Pa的微小压力。同时，该传感器更是能对不同发声进行准确的区分识别，对不同的指压信
号进行精确稳定反馈。可见，喷印制造柔性压力传感器将为语音识别、人工假肢、制备高性能电子皮肤和医疗康复器件等提
供可能的优选方案。 
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Abstract：Flexible pressure sensors are crucial building blocks for potential applications including intelligent robots and biomedical 
engineering. According to its demand of high resistivity, good pressure resolution and fast response for sensing medium pressure 
between 10 kPa and 50 kPa, a flexible pressure sensor is fabricated by direct writing graphene nanoplatelets (GNPs) / multi-walled 
carbon nanotubes (MWCNT) composite on a PDMS substrate to construct an S-shape sensing element, together with a 
microstructure-arrayed package component. Experiment results show that its sensitivity is about 0.114 kPa–1 and 1.41 kPa–1, under 
pressure of 0-15 kPa and 15-40 kPa respectively. Its response / recovery time is about 100 / 50 ms, which is faster than that of most 
medium pressure sensors. It also can sense subtle pressure change about 3 Pa. It is characterized to be of better repeatability and 
cycling stability. At the same time, the different phonation can be accurately distinguished and recognized by the sensor, and the 
different finger pressure signals can be accurately and stably feedback. Thus, such sensors will offer a possible optimized choice for 
speech recognition, artificial limb, fabrication of electronic skins and medical rehabilitation devices with high performance.  
Key words：direct write；flexible pressure sensor；graphene nanoplatelets；microstructures；electronic skins 
 
0  前言* 
可共形贴附于结构表面的柔性传感器可真实高
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收到修改稿 
精度地敏感环境刺激，在可穿戴电子[1-2]，人工假
肢[3-4]，人体健康监测[5-6]和机器人[7-8]等领域应用广
泛，也是人机交互技术的基础关键部件。《中国制造
2025》和《“十三五”创新规划》等国家、地方政策
中都将智能感知、可穿戴技术列为研究重点。可见，
柔性传感器是未来的发展方向。压力是多种刺激信
号中的重要参数之一，以压阻传感为典型压力敏感
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机制的压力传感器应用最为广泛。传统压阻传感器
的敏感材料一般采用半导体，导电聚合物，填充有
导电炭黑颗粒的弹性橡胶和金属/金属氧化物纳米
线等。但这些传统材料大部分的敏感性差，检测分
辨率低(>0.5 kPa)[9-10]，不稳定，限制了其在电子皮
肤上的应用。而以碳纳米管，石墨烯[11-13]等碳系材
料作为敏感材料的新型柔性电子皮肤因具有高灵敏
度和优异的稳定性引起了业界的高度关注。 
根据生物皮肤的压力传感特性，主要压力感应
包括低压感应 (<10 kPa)和中压感应 (10～ 100 
kPa)[14-15]。为了更加接近生物皮肤的敏感特性，提
高柔性压力传感器在低压范围内的敏感特性和响应
速度，除了引入先进的传感材料外，构建表面微结
构也是一种可选择的方案。研究报道已证明微结构
或图案化聚二甲基硅氧烷(PDMS)为提高电阻型传
感器的灵敏度提供有效途径。科研人员采用基于
PDMS 制作了许多特殊微结构，如弹性微金字塔阵
列[16]，圆顶形结构[17]或可逆互锁的纳米纤维微阵列[18]。
例如，BAO 等[19]使用带新型金字塔结构的 PDMS
薄膜作为介电层来制造柔性压力传感器，其在<2 
kPa压力范围内表现出 0.55 kPa–1的高灵敏度，性能
明显高于非结构化薄膜(0.02 kPa–1)。CHEN等[20]还
制造了一种基于微结构石墨烯薄膜的柔性触觉传感
器，在<100 Pa低压范围内具有高灵敏度(–5.5 kPa–1)。
但这些传感器感测范围小且感测性能很难适应中压
场合[21-22]。同时，这些压力传感器在进行中压检测
时的响应时间较长(>0.5 s)[23]，难以适应电子皮肤要
求。同时对于电子皮肤而言，中压灵敏度和检测限
应至少分别为约 10 MPa–1和 50 Pa。所以依然急需
低成本制造技术来构造高灵敏度中等压力传感器中
的可调微结构化表面，该微结构化表面可用于宽压
力范围及低压检测。因此关于如何制造在中压检测
范围内具有高灵敏度，快速响应和良好的循环稳定
性柔性电子皮肤压力传感器的挑战依旧是存在的。 
同时，许多文献已经报道了使用碳基纳米材料，
例如石墨烯(Gr)，氧化石墨烯(GO)和碳纳米管(CNT)
等来制造敏感单元的方法，包括化学气相沉积
(CVD)[24]，丝网印刷[25]和光刻[20]等，但它们一般需
要昂贵的设备并且制造工艺复杂化。因此科学家们
正致力于开发简单，快速和低成本的方法来制造柔
性压力传感器。直写喷印是制造压力传感器的一种
低成本且快速简单的方法。本文利用直写喷印技术
将石墨烯复合材料图案化沉积在柔性 PDMS基底上
作为压力敏感单元，以形成可检测宽域压力的柔性
压力传感器，利用模具倒模得到具有微结构的
PDMS 封装层，以提高压力传感器的检测灵敏度和
检测分辨率。试验结果表明，该传感器具有高灵敏
度，快速响应，重复性好，循环稳定性好等特点。
它在对人体发声和手指触摸动作展示出良好的性能
表明其在医疗健康检测、身体运动和智能假肢等领
域的巨大发展潜力。 
1  传感器制备与试验方法 
1.1  试验材料 
自制石墨烯纳米片混合溶液(石墨烯溶液，
Aldrich，MW=12.01 g/mol)；多壁碳纳米管(Aldrich，
碳含量：>98%)；PDMS(Dow Corning Sylgard 184，
基本组分与固化剂质量比为 10:1)；电极材料为
HS-8200 Ag(Hanstars)。 
1.2  GNPs/MWCNT溶液前驱体配置 
将多壁碳纳米管按照一定的比例分散在石墨烯
混合液中，然后将上述溶液使用磁力搅拌器以 200 
r/min搅拌 2 h，再使用超声波装置(KUDOS，上海)
在水浴中以 80%功率和 50 kHz频率超声 3 h，使混
合液充分混合均匀，避免发生团聚，保证后续试验
顺利开展。 
1.3  基材制备 
利用搅拌器(JJ-1，江苏华丰)以 200 r/min 速度
搅拌混合聚二甲基硅氧烷(PDMS)后，将其在 4 ℃
下脱气 2 h并倒在硅片抛光面上，经 300 r/min速度
旋涂 5 min；接着把 PDMS置于真空烘箱中抽真空
去气泡处理 15 min，最后在 80 ℃下保持 40～60 
min，获得厚度约为 500 μm的 PDMS基底；用刀片
将这些膜切成长 2 cm，宽 1 cm的长方形；最后，
通过等离子体(Q150Alpha Plasma，Germany)表面活
化 PDMS 基底 8 min，意在提升所喷印 GNPs/ 
MWCNT复合材料压力敏感结构与 PDMS基材表面
的结合力。 
1.4  压力传感器喷印制造 
传感器喷印制造装置采用自制直写喷印系统，
如图 1所示，它主要包括自制直写打印模块，高精 
 
图 1  直写喷印系统及其工作图 
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度 Oxy运动平台，平板加热模块和工业相机。计算
机控制 Oxy运动平台实现敏感单元图案化喷印。运
动平台上平板加热模块(80 ℃)用于直写喷印过程
中促进基材上敏感单元快速固化成型。当喷印开始
后，溶液被快速输运到针尖(图 1b)，进而喷印沉积
在 PDMS基材表面，完成压敏单元图案化喷印制造。 
电阻式柔性压力传感器整体制造过程如图 2所
示：① 在直写喷印系统上将 GNPs/MWCNT混合墨
水根据设定 S型折叠图案喷印在 PDMS基材上，制
得纳米复合材料均匀分散、输出性能更好的压敏单
元；② 将带有图案化敏感单元的 PDMS 基材置于
温度为 100 ℃的加热装置上，在压力敏感单元两端
涂覆导电银浆作为电极，并引入导线后加热固化；
③ 利用 3D打印机打印出具有条纹微结构的模具，
将 PDMS浇注其上后依然同样采用抽真空、热固化
和裁切，得到与基材结构尺寸一样的长方形封装层；
④ 将带有微结构的 PDMS 封装层对准覆盖在含敏
感单元的 PDMS基材上，热压成型并从玻璃上剥离
后最终制备得带有微结构的双层柔性压力传感器。 
 
图 2  柔性电阻式压力传感器制造工艺流程 
1.5  表征与测试 
利用连续变倍体视显微镜(SZ66，中国)及奥特
光学金相显微镜(MIT 系列，中国)观测敏感单元的
宏观外貌；敏感单元及 PDMS微结构封装层采用扫
描电子显微镜(SEM JSM-IT500a，日本)观测；从
PDMS 基底上剥离敏感单元样品后，采用透射电子
显微镜(JEM-1400)考察敏感单元内部微观结构；
WITEC CRM200 拉曼系统用于检测样品不同区域
的拉曼光谱；利用超景深三维显微系统(VHX-5000，
日本)观察敏感单元的立体微观结构特征。 
压力传感器的电学特性及压敏特性测试主要通
过压力计(Handpi HP-5N，中国)、z轴自动运动平台
和数字万用表(Agilent 34410A，美国)等来完成。先
将传感器粘附固定于 z 轴平台的测力计下方，通过
平台移动，利用测力计将负载压力施加到柔性压力
传感器上。循环测试是通过设定好施载的频率和加
载遍数后，由 z 轴移动平台进行负载施加。在测试
传感器分辨率时，先将 5 mm×9 mm矩形硅片放置
在传感器表面上，然后再把待测试物放在硅片上，
便于确定压强。 
2  传感器材料结构表征 
2.1  直写喷印墨水 
墨水中MWCNT主要为GNPs之间的连接提供
更多的导电通路，GNPs和 MWCNT的比例对敏感
单元输出性能影响巨大，保证敏感单元的导电性和
压敏性能是制备直写喷印墨水的关键。配置
GNPs/MWCNT 比例分别为 1:0，4:1，1:1 及 1:4
的墨水用于试验探究。如图 3所示，当溶液不含有
MWCNT时(即比例为 1:0)，尽管 GNPs表面积大，
但很多 GNPs 之间由于产生阻隔而无法相互接触导
通，难以形成导电压敏结构；GNPs/MWCNT 比例
为 4:1时，MWCNT随机分散在 GNPs之间，提供
了有效的导电路径和机械桥接配体，但由于
MWCNT相对含量较低，只有少部分 GNPs之间实
现连接，敏感单元初始电阻可达到～50 MΩ，这不
利于后端信号传输。而随着MWCNT含量进一步增
加至 1:1时，MWCNT为 GNPs之间的连通提供了
大量连接桥梁，GNPs/MWCNT 之间构成了稳定而 
 
图 3  GNPs/MWCNT不同比例的墨水喷印后 SEM图 
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广泛的 3D 导电网络，为敏感单元结构提供了更多
的传输通道，从而增强了敏感单元的导电性和结构
稳定性，敏感单元初始电阻下降至约 100 kΩ。但当
GNPs/MWCNT 改变为 1:4 时，沉积的敏感单元中
MWCNT含量迅速增加，为 GNPs之间连接提供了
过多的连接桥梁，使得敏感单元电阻进一步下降，
降至约 15 kΩ，同时，导电 3D网络的过多增加使得
敏感单元结构和导电性更加稳定，在压力作用下的
变化将减小，这将削弱敏感单元的敏感性能。因此
后续试验中 GNPs和MWCNT的比例设为 1:1。 
2.2  直写喷印微结构与基材粘合技术 
直写喷印时以未经任何处理的 PDMS为基材，
很难在 PDMS表面沉积形成稳定的图案化结构，非
常容易出现断裂。这主要是由于 PDMS表面能原因
导致喷印的墨水难以有效附着在 PDMS上。即使在
直写过程中已经在 PDMS上附着上敏感单元，但随
着固化成型后，敏感单元或将发生脱落或者翘曲而
无法完全黏附于基底之上(图 4a)，影响敏感单元的
正常功能。为此采用等离子体氧化活化对 PDMS表
面做处理，经过处理后，直写喷印的墨水很容易稳
定地黏附在 PDMS表面上，固化成型后，依旧能在
PDMS 基底表面稳定黏附而不产生脱落，如图 4b
所示。这是因为等离子体氧化活化使 PDMS表面产
生活化表面，活化表面又与活性氧发生化学反应，
使表面层的部分-CH3和-CH2等基团消失，并嵌入了
一些-OH、-COOH等极性基团，这些极性基团的存
在增加了 PDMS的表面活性能，使得 PDMS表面和
敏感单元牢固地连接在一起[26]。 
 
图 4  PDMS表面直写喷印情况 
2.3  敏感单元结构形貌与性能表征 
直写喷印的柔性压力传感器如图 5a、5b所示，
基底厚度约 500 μm，长宽为 20×10 mm，与物体表
面贴附性好。传感器内部敏感单元为 S型三折半间
距约1 mm的折叠结构，且线长度约12 mm和8 mm。
图 5c显示敏感单元的底部线宽约为 230 μm，且其
微观表面凹凸不平，不规则，这有利于传感器的灵
敏度提升[27]；同时横截面为多次往返喷印墨水不断
堆叠滑落呈梯形(图 5d)，高度达到约 60 μm，这
也有利于敏感单元压敏特性的增强，产生稳定变
形 [28]。透射电镜图(图 5e)清晰地显示了 GNPs 和
MWCNT在敏感单元中的良好分散，MWCNT位于
GNPs之间并桥接相邻的 GNPs，构建起了敏感单元
的良好三维导电网络。这就保证了直写喷印得到的
敏感单元中 GNPs/MWCNT具有良好的分散性和均
匀性，避免团聚现象的出现。通过拉曼测试(图 5f)
后发现，GNPs/MWCNT复合材料在约 1 350 cm–1，
1 580 cm–1和 2 695 cm–1处存在三个峰，对应于 D，
G和 2D振动模式。2D峰与石墨烯层数和多层石墨
烯材料的堆叠顺序密切相关，而这里显示出蓝移和
展宽是由于材料产生多层卷曲引起的[29]。复合材料
D峰与 G峰强度比 ID/IG小于 0.085，表明石墨烯在
直写喷印过程中没有显著改变，没有引入缺陷。同
时 2D 峰显示出一定的不对称性，一定程度上表明
敏感单元材料呈三维有序性[30]。 
 
图 5  敏感单元的微观结构图及其表征 
2.4  带微结构的 PDMS封装层 
如图 6 所示，3D 打印模具倒模制造的 PDMS
封装层下表面分布着一排周期性平行线形微结构，
横截面为锥形。相邻峰间距约为 800 μm(图 6a、6b)，
单峰高度约为 320 μm(图 6c、6d)。这些具有大量尖
峰的图案化微结构为后续压力传感提供了许多有效
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的接触位置，为提高敏感单元的灵敏度起到了关键
性作用。 
 
图 6  封装层 PDMS微结构 
3  传感器敏感机理及测试分析 
该柔性压力传感器的工作原理如图 7所示，在
没有压力施加的情况下，敏感单元保持在原来的形
态，GNPs/MWCNT 构成的导电网络具备良好的导
电能力，电阻不发生变化，但是当压力增加时敏感
单元大量部位受到上层微结构的压力开始发生形
变，同时随着压力的不断增大形变也在不断增大，
当敏感单元受到形变影响时，内部 GNPs/MWCNT
的导电网络开始产生可恢复性破坏，GNPs/MWCNT
之间的导电网络由于形变而张大，甚至导致导电网
络的断开，GNPs/MWCNT 之间的接触随着形变的
增大变得更加困难，这也就导致了电阻值随着压力
的增加而不断增大[31]。 
 
图 7  传感器工作原理图 
压力传感器灵敏度系数 S定义为 
  δ
δ
R
R
S
p

  (1) 
 aR R R    (2) 
式中，Ra代表施加压力后敏感单元电阻值，R代表
未施加压时初始电阻值，p 代表压力值。如图 8a
所示，当封装层表面平滑，没有微结构时，传感器
在 0～20 kPa和 20～40 kPa压力范围内的灵敏度分
别达到约 0.015 kPa–1和 0.188 kPa–1。而引入了平行
阵列微结构后，在 0～15 kPa和 10～40 kPa压力范
围内的灵敏度提高到 0.114 kPa–1和 1.41 kPa–1，即
灵敏度提升了 8倍左右。这是由于传感器封装层引
入了微结构，微结构尖端区域小，压强增大，势必
增强了敏感单元中微纳米结构的接触，同时微结
构的加入，使得敏感单元发生形变的部位也随之
增加，随着压力不断加大，敏感单元更多部位的
形变将变得更加剧烈，这也将引起电阻的变化不
断加剧。 
进一步试验探讨柔性压力传感器对外部压力的
响应和回复时间，得到传感器的压力响应特性。图
8b 显示了在约 17 kPa 压力加载和卸载下瞬时的电
阻变化，测试得到的实时阶跃响应曲线反映了柔性
压力传感器的响应特性，表明传感器具有出色的响
应/回复时间，对压力存在明显且稳定的响应。随着
外界压力的施加，电阻几乎立即响应于外部压力，
一旦外部压力消失，立即恢复到初始值，在加载和
卸载外部压力的情况下，响应/回复时间分别达到了
约 100 ms和 50 ms。压力传感器的这种快速响应特
性与其他文献中中压压力传感器的类似[32]。为考察
传感器的重复性、可靠性和稳定性在传感器上重复
施加一系列循环压力(6 kPa, 12 kPa,18 kPa，24 kPa)
和进行同一载荷的不断循环测试。如图 8c所示，当
外部压力从 6 kPa增加到 21 kPa时，ΔR/R相应的从
约 0.48 增加到约 10.88，其不仅在施加压力时能在
一个电阻值附近稳定，同时在几个循环内保持很好
的一致性，表明传感器在中压范围内具有精确的压
力感知能力。如图 8d、8e所示，重复施加约 15 kPa
的载荷，进行 1 000次的循环测试，通过观察，我
们发现，ΔR/R随着压力的增加由 0变化到约 1.7，
随着压力的减小又几乎回到初始值的状态，每一次
ΔR/R的振幅和波形都保持了很好的一致性，同时每
一次的响应变化误差都保证在 1%的范围内，这进
一步表明了该柔性压力传感器具有优异的可靠性和
稳定性，为其在电子皮肤、可穿戴设备压力检测等
领域的应用奠定良好的基础。 
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图 8  压力传感器测试曲线图 
分辨率是柔性传感器的一个重要指标，为此将
一颗米粒(约 15.8 mg)、一颗绿豆(约 52.5 mg)或一颗
红豆(约 156.8 mg)放置在传感器上方后移开进行小
压力下分辨率的测试(为了方便计算压力将一块
5 mm×9 mm 矩形硅片放置在传感器表面上)，压力
变化分别约为 3 Pa，10 Pa和 30 Pa，从图 9a中可以
看到，在加载后电阻开始变化，ΔR/R很快达到最大
值 0.00064/0.002/0.006，同时随着物体的移开，ΔR/R
很快回复到原先的初始值状态。这表明该传感器的
高灵敏度和快速响应特性也适合于检测微小压力。
其超低检测限(约 3 Pa)与许多文献中用于低压力的
类似[20]，有效拓宽了中压传感的传感器的检测极限。 
将压力传感器通过聚氨酯薄膜胶带粘附在受试
者的颈部上，让压力传感器检测人讲话时人体颈部
细微的肌肉运动。如图 9b所示，当测试者分别说出
不同的词语如“Great”，“Good morning”，“Hello”
时，压力传感器表现出非常好的敏感性和独特的波
形曲线。可以看出，不同的发音对应于曲线中的不
同波形，且其具有很好的稳定性及对应于不同发声
产生的波形具有很好区分度，这主要是由于在讲话
期间喉部周围的复杂肌肉运动引起的。结果表明，
基于 GNPs/SWCNT 复合材料的压力传感器可以为
语音识别提供一种简便有效的方法。 
利用机械按压和手指按压来模拟中压载荷，检
验压力传感器在中压范围内实际应用时的压敏性
能。如图 10所示，利用测试台或者手指按压施加测 
 
图 9  传感器分辨率及发声敏感测试图 
试压力，可以明显看出压力传感器的电阻在压力施
加时急剧上升，从初始 ΔR/R 约为 0 上升到同一数
值或者不同数值，并在压力撤回后迅速恢复到其初
始电阻。曲线也表明压力传感器可以感知和区分不
同的压力范围。利用测试台或者手指按压施加压力
检测分为两种模式，包括相同压力的多次施加和压
力的递增或递减性施加。图 10a 示出了在测试台施
加压力情况下的响应曲线，在施加和释放相同约 11 
kPa 的同一压力情况下，ΔR/R 的值由初始值约为 0
增加到约为 1，ΔR/R的最大值如预期的几乎保持在
约为 1，并且振幅和波形都保持了很好的一致性；
而随着压力从约 3.5 kPa增加到约 30 kPa再减小到
约 4 kPa，ΔR/R的最大值从约 0.23增加到约 18再
减小到约 0.27。在手指按压施加测试压力的情况下，
其效果是相似的(图 10b)。从中我们可以得出结论，
压力传感器在感知触觉行为方面是可靠的，具有高 
 
图 10  机械按压及手指按压测试图 
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灵敏度和稳定性。结合其良好压力分辨率优势，该
压力传感器在人工假肢和康复机器人等应用中将起
到非常巨大的作用。 
4  结论 
(1) 本文提出在 PDMS 基材上通过直写喷印
GNPs/MWCNT 复合材料墨水形成 S 形折线压力敏
感单元方法制备了一种柔性中压压力传感器，避免
了 GNPs/MWCNT产生团聚。传感器 PDMS封装层
在与敏感单元直接接触表面构建微小线条结构阵
列，有效提高了压力传感器的灵敏度和分辨率。 
(2) 测试结果表明，在 0～15 kPa及 15～40 kPa
压力下，传感器灵敏度分别为 0.114 kPa–1 和 1.41 
kPa–1。同时，其可检测低至 3 Pa的微小压力变化，
有效拓宽了中压传感器的检测限。该压力传感器展
示出快速响应/恢复特性(约 100 ms/ 50 ms)、良好重
复性和循环稳定性。 
(3) 柔性压力传感器对不同发声展现出可区分
的稳定信号及对不同指压触摸动作的精确稳定信号
反馈，预示着它未来极有可能在语音识别、人工假
肢和康复机器人、远程医疗等实际应用中将起到重
要的作用。 
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